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Beschreibunq 

Glaskeramlk sowie deren Herstellung und Verwendung 

5. • • 

Die Erfindung betrifft eine Glaskeramik, Verfahren zur Heretellung dieser 
Glaskeramik sowie ihre Verwendung fiir dentale Zwecke. 

10 Bel Glaskeramiken handelt es sich bekanntlich urn Festkorper. bei de- 
nen neben der Glasphase kristalline Bereiche voriiegen. Die iVIikrostruk- 
tur solcher Glaskeramiken laBt sich auch so beschreiben.'dal3 jn eine 
Oder nnehrere Glasphasen (die sogenannte Glasmatrix) Kristalle, die die 

sogenannte Kristallpliase bllden, eingelagert slnd. 

15 • ' 

Glaskeramiken werden berelts seit Anfang der sechziger Jahre auch in 
der Dentaitechnik eingesetzt, insbesondere als sogenannte Verblendke- 
ramiken zur Beschichtung/Verblendung meist metalllscher GerQste. 2um 
historischen Stand der Technik sei hier auf die beiden US-Patente 
20 3,052.982 und 3,052.983 von Weinstein venwiesen. Bei diesen Anwen 



P 42702 US 



-2- 



dungen wird (tefragonales) Leucit als Kristallphase mit einem hohen 
Warmeausdehnungskoeffizienten (WAK-Wert, 25 bis 500 °C) von ca. 
20 X 10"®/K mit einer Glasphase. die einen niedrigen WAK-Wert von bei- 
spielsweise ca. 8 x lO'^/K aufweist, kombiniert. Durch Auswahl der Mi- 
5 schungsverhaltnisse dieser Komponenten konnen auf diese Weise un- 
terschledliche Warmeausdehnungskoeffizienten fur die Glaskeramik eln- 
gestellt werden. 

Der Einsatz in der Dentaltechnik stellt an die Glaskeramlken, . gerade 
10 auch im Hinblick auf ihre mechanlsche Belastbarkelt, besondere Anfor- 
derungen. So stellt das die Kristallphase (Sekundarphase) bildende Leu- 
cit eine potentielle Schwachstelle fur Risse odef sogar eine Sollbruch- 
stelle im Werkstoff dar. Dementsprechend ist eine RiBbildung, insbe- 
sondere in der Glasphase und auch Innerhalb der Kristallphase zu ver- 
15 melden. Die bisher reallsierten Mikrostrukturen entsprechender Glaske- 
ramiken aus Glasphase und Leucit leisten dies in der Regel nicht. 

Zum einen werden in entsprechenden Glaskeramiken Leucitkristalle mit 
einer GroBe bis zu 60 m eingesetzt. Solche Glaskeramiken weisen auf- 

20 grund der groBen Differenz der WAK-Werte der Einzelkomponenten und 
aufgrund der vergleichsweise groBen Leucitkristalle hSufig sowohl In der 
Glasphase als auch in der Kristallphase (Leucitphase) Risse auf. Die 
Leucitphase ist in diesen Glaskeramiken heterpgen in der Glasphase/ 
Glasmatrix verteilt. 

25 - 

Bel einer anderen bekannten Gaippe von Glaskeramiken werden kleine- 
re Leucitkristalle eingesetzt. So beschreibt die EP 0 690 030 Glaskera- 
miken. die neben einer Leucitphase noch eine Ruoroapatitphase als 
weitere Kristallphase enthalten, wobel die enthaltenen Leucitkristalle 
30 mittlere KorngroBen < 5 pm aufweisen sollen. Auch die US 5,653,791 
beschreibt Glaskeramiken mit bestimmten chemischen Zusammenset- 
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. zungen. die Leucitkristalle enthalten, deren Komgrofien 10 pm nicht 
iiberschreiten. 

Auch Glaskeramiken mit kleineren Leucitkristallen zeigen jedoch haufig 
5 eine grofSe Neigung zur RiBbildung (sowohl in der Glasphase als auch in 
der Leucitphase) mit Rissen in der GroBenordnung von bis zu 1 ym. Zu- 
dem neigen die Leucitkristalle vieler dieser Keramiken im Fall von Mehr> 
fachbranden zu einem unkontrolllerten Kristallwachstum, in der Folge 
treten wieder Spannungen und Risse auf. 

10 

Die Erfindung stellt sich dementsprechend die Aufgabe. die geschilder- 
ten Nacliteile der Glaskeramiken des Standee der Technik zu vermei- 
den. So soli die RiBbildung in der Glaskeramik weitgehend unterdruckt! 
und mSglichst sogar vollstandig vemiieden werden. Durch eine weitge- 
15 hand optlmierte Mikrostruktur sollen die entsprechenden Glaskeramiken 
in besonderer Weise fiir den Einsatz im Dentalbereich geeignet sein. 

DIese Aufgabe wird geldst durch die Glaskeramik mit den Merkmalen 
des Anspruchs 1 und das Verfahren mit den Merkmalen des Anspruchs 

20 21. Bevorzugte AusfQhmngen dieser Glaskeramik und dieses Verfah- 
rens sind in den abhangigen Anspruchen 2 bis 20 bzw. 22 bis 24 be- 
schriebenJ Die Anspruche 25 bis 27 definieren eine erfindungsgemaBe 
Venwendung der beanspruchten Glaskeramik bzw. einen entsprechen- 
den Zahnersatz. Der Wortlaut samtlicher AnsprQche wird hiermit durch 

25 Bezugnahme zum Inhalt dieser Beschreibung gemacht. 

Die erfindungsgemaBe Glaskeramik besltzt eine kontinuierliche Glas- 
phase und eine Kristallphase aus tetragonalem Leucit. Dabei ist die 
Glasphase riBfrel (nach gangigem Verstandnis bei mikroskopischer Be- 
30 trachtung), und die Kristallphase ist in dieser Glasphase Im wesentlichen 
homogen verteilt. Die Leucitkristalle in der Kristallphase welsen erfin- 
dungsgemaB eine bestjmmte KomgrdSenverteilung auf, derart, daB ca. 
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5 % bis ca. 70 % der Leucitkristalle KorngroBen < 1 pm und ca. 30 % bis 
^ ca. 95 % der Kristalle KorngroBen > 1 kim aufwelsen. 

Im Gegensatz zum Stand der Technik sind also nach der Erfindung Leu- 
5 cltkristalle in der Glaskeramik vorhanden, die KorngroBen < 1 pm besit- 
zen und folglich im Nanometer-GroBenbereicli liegen. Die Mikrostruktur 
der beanspruchten Glaskeramik kann somit auch als „Nanoleucitstruk- 
tur" bezeichnet werden. Die insgesamt vorhandenen Leucitkristalle sind 
in der riBfreien Glasphase/Glasmatrix im wesentlichen homogen verteilt 
10 Unter dieser „im wesentlichen homogenen Verteilung" soil verstanden 
werden, daB sich bei einer mikroskopischen/elektronenmikroskopischen 
Betrachtung In gleich groBen Bereichen der Glasphase im Mittel unge- 
fihr gleich viel Leucitkristalle befinden. 

15 Hervorzuheben ist. daB der Antell an LigO in der Glaskeramik vorzugs- 
weise unter 0,5 Gew.-% liegt. Insbesondere llegt dieser Antell unter 0,4 
Gew.-% und dabei vorzugsweise zwischen 0 Gew.-% und 0,3 Gew.-%. 

Aus Griinden der Vollstandigkeit sei enA^ahnt, daB Leucit durch die che- 
20 mische Formel KfAISiaOe] dargestellt wird und erfindungsgemSB In sei- 
ner tetragonalen Struktur eingesetzt wird. 

Bezuglich der eingesetzten Glaser/Glasmatrix ist die Erfindung grund- 
satzlich nicht beschrankt. Besonders bevorzugt lassen sich erfindungs- 
25 gemSB Silikatgliser einsetzen, wobel hier insbesondere Glaser mit nen- 
nenswerten Anteilen an Alkalimetallionen, also sogenannte Alkalisilikat- 
glaser, hervorzuheben sind. 

In Werterbildung enthSIt die erfindungsgemaBe Glaskeramik bevorzugt 
30 die folgenden Komponenten, namlich 

58 Qew.-% bis 75 Gew.-% SiOa, 
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8 Gew.-% bis 15 Gew.-% AI2O3, 
7Gew.-%bis 15 Gew.-% K2O, 
2 Gew.-% bis 12 Gew.-'/oNaaO, 
bevorzugt 2 Gew.% bis 7 Gew.-% NagO 
5 Oder 9 Gew.-% bis 1 2 Gew.-% NaaO, 

0 Gew..% bis 0,4 Gew.-% LiaO, 
0 Gew.-% bis 1 Gew;-% SbaOa. 
0 Gew.-% bis 2 Gew.-% CaO. 
0 Gew.-% bis 2 Gew.-% F, 
10 - . 0 Gew.-% bis 2 Gew.^yoBzOs. 

0 Gew.-% bis 1 Gew.-% CeOa, 
0 G6w.-% bis 0,5 Gew.-% P2O5, 
0 Gew.-% bis 2 Gew.-% IVIgO, 
- 0 Gew.-% bis 2 Gew.-% BaO. 

15 

Bel alien vorhergehenden und noch folgenden Angaben sind die 
Gew.-%-Werte auf die Glaskeramik insgesamt bezogen. 

ErfindungsgemaR ist es bevorzugt, wenn die Glaskeramik 0,1 Gew.-% 
20 SbsOs Oder mehr entlnalt. Weiter bevorzugt sind SbzOs-Gehalte zwi- 
schen 0,1 Gew.-% und 0,5 Gew.-%. 

Ebenfalls Ist es bevorzugt. wenn die Glaskeramik 0,1 Gew.-% BaO oder 
mehr, vorzugswelse 0.1 Gew.-% bis 0,5 Gew.-% BaO, enthalt. 

25 

Bei anderen bevofzugten AusfQhrungsformen der erflndungsgemSBen 
Glaskeramik enthait die Glaskeramik 0 Gew.-% bis 1,5 Gew.-% CaO, 
Insbesondere 0,1 Gew.-% bis 1 G6w.-% CaO. 

30 Gleicherma3en ist es bevorzugt. wenn die Glaskeramik einen Anteil an 
F zwischen 0 Gew.-% und" 1 Gew.-% aufweist, insbesondere zwischen 
0,1 Gew.-% und 0,4 Gew.-%. 
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Neben den oben genannten Komponenten kdnnen fakultativ weitere 
Stoffe in der Glaskeramik enthalten sein. So ist es bevorzugt, wenn die 
Glaskeramlk bis zu 1,0 Gew.-% Sn02, bis zu 1,0 Gew.-% TiOa und/oder 
5 bis zu 1 Gew.-% Zr02 entiialt. 

Von den Insgesamt beanspruchten und beschriebenen erfindungsge- 
malBen Glaskeramiken slnd solche mit bestimmten Zusammensetzun- 
gen weiter bevorzugt. da sie in besondferer Weise fiir dentate Zwecke 
10 einsetzbar sind. 

So sind Glaskeramiken nach der Erfindung hervorzuheben, die die 
Komponenten 

Gew.-% Si02, 
Gew.-% AI2O3, 
Gew.-% K2O, 
Gew.-% Na20, 
Gew.-% U2O, 
Gew.-% Sb203, 
Gew.-%BaO. 
Gew.-% GaO, 
Gew.-%F. 

25 enthalten. Von diesen sind wledemrn solche Glaskeramiken bevorzugt, 
die die foigenden Komponenten enthalten: 



63 .Gew.-% 


bis 


67 


Gew.-% Si02, 


12 Gew.-% 


bis 


15 


Gew.-% AI2O3. 


10 Gew,-% 


bis 


14 


Gew.-% K2O, 


2 Gew.-% 


bis 


6,5 


Gew.-% NaaO, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.2 


Gew.-% Li20, 



60 Gew.-% 


bis 


70 


10 Gew.-% 


bis 


15 


10 Gew.-% 


bis 


15 


2 Gew.-% 


bis 


7 


0 Gew.-% 


bis 


0,3 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,5 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.5 


0,5 Gew.-% 


bis 


1.0 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,4 



P 42702 US 



-7- 



0.1 Gew.-% 
0,1 Gew.-% 
0.6 Gew.-% 
0,1 Gew.-% 



bis 0,3 

bis 0,3 

bis 1.0 

bis 0.3 



Gew.-% SbaOa, 
Gew.-% BaO, 
Gew.-% CaO, 
Gew.-% F. 



5 



Weiterhin sind Glaskeramiken nach der Erfindung hervorzuheben, die 
die folgenden Komponenten enthalten: 



58 Gew.-% 


bis 


65 


Gew.-%Si02, 


12 Gew.-% 


bis 


15 


Gew.-% AI2O3, 


8 Gew.-% 


bis 


12 


Gew.-7o KaO, 


9 Gew.-% 


bis 


12 


Gew.-%Na20, 


0 Gew.-% 


bis 


0,3 


Gew.-% LiaO, 


0.1 Gew.-% 


bis 


0,3 


Gew.-%CaO, 


0 Gew.-% 


bis 


0,2 


Gew.-% BaO, 


0,4 Gew.-% 


bis 


1,2 


Gew.-% B2O3, 


0 Gew.-% 


bis 


1.0 


Gew.-% SnOa, 


0.1 Gew.-% 


bis 


0,5 


Gew.-% F, 


0,2 Gew.-% 


bis 


1.0 


Gew.-% CeOa. 



Bel alien Ausfulirungsformen der erfindungsgemaBen Glasi<eramil^ 1st as 
moglich, da(3 der Giasl<eramil< noch Zusatzstoffe, bevorzugt Farbstoffe, 
insbesondere Farbpigmente. in vorzugsweise geringen IVIengen zuge- 
setzt sind. Der Zusatz solclier Farbpigmente ist insbesondere bei der 
25 spater noch angesproclienen VQrwendung der Glaskeramik im Dental- 
bereich angezeigt. beispielswelise urn die verschiedenen Farbtane von 
Verblendkeramiken zu realisieren. 

Die Leucitkristalle mit KorngrOBen < 1 pm, die bei der Erfindung als „ers- 
30 te Gruppe" von Kristallen bezeichnet werden sollen, sind bei den bean- 
spruchten Glaskeramiken vorzugsweise zwischen ca. 5 % bis ca. 50 %, 
bezogen auf 100 % der Insgesamt vorliahdenen Leucitkristalle, vorhan- 



20 



P 42702 US 



-8. 



den. Innerhalb dieses Bereichs ist es bevot^ugt, wenn ca. 5 % bis ca. 35 
%, insbesondere ca. 5 % bis ca. 20 % Leucitkristalle der ersten Gruppe 
vorhanden sind. 

In welter bevbrzugten AusfQhrungen der erfindungsgemafien Glaskera- 
5 mik besitzen die Leucitkristalle der ersten Gruppe Korngrofien von we- 
niger als 0,5 Mm, insbesondere von weniger als 0,3 pm. 

Die erfindungsgemaB vorhandenen Leucitkristalle mit KomgrdBen > 1 
pm sollen bei der Erfindung als „2weite Gmppe" von Kristallen bezeich- 

10 net werden. Die bevorzugten Anteile der Leucitkristalle der zweiten 
Gruppe ergeben sich entsprechend aus den oblgen Angaben fur die be- 
vorzugten Anteile der Leucitkristalle der ersten Gruppe. Die Leucitkristal- 
le der zweiten Gruppe besitzen nach der Erfindung vorzugswelse Kom- 
grSBen zwischen 1 pni und 10 pm. wobel innerhalb dieses Bereiches 

15 KorngroBeh von 1 pm bis 7 pm weiter bevorzugt sind. 

In Weiterbildung bestehen die Leucitkristalle der zweiten Gruppe aus 
mehr als 50 % Leucitkristallen mit Korngr63en zwischen 1 pm und 7 pm 
und weniger als 50 % Leucitkristallen mit KorngroBen > 7 pm. Dabei ist 

20 es weiter bevorzugt. wenn nur ein vergleichsweise geringer Anteil der 
Leucitkristalle der zweiten Gruppe KorngroBen > 7 pm besitzt. So wei- 
sen vorzugswelse mehr als 80 %, insbesondere mehr als 90 % der Leu- 
citkristalle der zweiten Gruppe KorngroBen von 1 pm bis 7 pm auf. und 
dementsprechend weniger als 20 %. Insbesondere weniger als 10 % 

25 KorngroBen > 7 pm. 

In Obereinstlmmung mit den bisherlgen AusfQhrungen besitzt eine be- 
sonders bevorzugte erflndungsgemaBe Glaskeramik dementsprechend 
eine bestlmmte KorngroBenvertellung der Leucitkristalle in der Kristall- 
30 phase, derart, daB 

ca. 5 % bis ca. 50 % der Leucitkristalle KorngroBen < 1 pm auf- 

weisen (Leucitkristalle der ersten Gruppe), 
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bis 2u ca. 1 %. vorzugsweisG bis zu ca. 0.5 % der Leucitkristalle 
. KorngroBen > 7 Mm aufweisen (erster Antell der Leucitkristalle der 
zwelten Gruppe), und 

der Rest, bezogen auf 100 % der Insgesamt vorhandenen Leu- 
citkristalle, Leucitkristalle mit KorngroBen zwischen 1 pm und 7 pm 
(zweiter Anteil der Leucitkristalle der zweiten Gruppe) aufweisL 

ErfindungsgemaB ist die beanspruchte Glaskeramik bei besonderen 
Ausfuhrungsformen weiter dadurch gekennzeichnet. daB (nicht nur die 

Glasphase) auch die Kristallphase (Leucitphase) im wesentlichen frel 
von Rissen Ist. 



Die erfindungsgemaBe Glaskeramik weist vorzugsweise einen Warme- 
ausdehnungskoeffizienten (WAK-Wert. 25 »C bis 500 'C) zwischen 11 
15 und 16,5 x 10-«/K auf sowie eine bevorzugte Brenntemperatur zwischen 
.700 »C und 950 "C. 

Das erfindungsgemaBe Verfahren zur Herstellung der beanspruchten 
Glaskeramik Ist dadurch gekennzeichnet, daB die die Glasphase/Glas- 

20 matrix blldenden Glaspartikel. beispielsweise mit dgo-Werten zwischen 2 
pm und 20 pm. und Leucitkristalle mit entsprechender KomgrSBenvertei- 
lung miteinander vermischt werden. Dann wird die so erhaltene Mi- 
schung einer Warmebehandlung (Tempem) bei Temperaturen zwischen 
700 =C und 1.100 °C unterzogen. Innerhalb dieses Temperaturbereiches 

25 sind fur die Warmebehandlung Temperaturen zwischen 850 "C und 
1.050 °C bevorzugt 

Die Dauer der beschriebenen Warmebehandlung kann grundsatzlich frei 
Sewahit werden. Es Ist jedooh bevorzugt, die WSnnebehandlung In Zeit- 
30 rSumen zwischen 10 mm. und 2 Stunden, vorzugsweise zwischen 30 
min. und 1,5 Stunden. vorzunehmen. In vielen Fallen ist es welter be- 
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vorzugt. wenn die warmebehandlung uber einen Zeltraum von ca. 1 
Stunde durchgefiihrt wird, 

Leucit, wie er ber dem erfindungsgemaf3en Verfahren eingesetzt werden 
5 kann, 1st kommerziell erhaltlich. Er kann jedoch auch stochiometrisch 
gemSB der oben dargestellten chemischen Formel eingewogen und er- 
schmolzen werden. 

\Ein besonders bevorzugtes erfindungsgema3es Verfahren urnfaBt die 
10 Herstellung der Leucitkristaile wie folgt: 

stochiometrisches Einwiegen der Komponenten fQr den Leucit. 
vorzugswelse Kaliumoxi'd (KaO). Alumlniumoxid (AlgOg) und Silizi- 
umdioxid (SiOa), 

15 - Erschmelzen der erhaltenen stochiometrischen MIschung bei 
Temperatureri zwischen 1 .400 "C und 1.600 "C, 
Warmebehandlung/Tempern des erschmolzenen Produkts, vor- 
zugsweise bei einer Temperatur von ca. 1 .000 fOr 1 Stunde. 
Zerkleinern des wannebehandelten/getemperten Produkts auf die 

20 gewQnschte KorngroBenverteiiung. vorzugsweise durch mindes- 

tens einen Mahlvorjgang. 

Selbstverstandlich kann die enA^unsclite KorngroBenverteiiung auch 
durch Zusammenmischen entsprechender Fraktionen von Leucitkristal- 
25 len erhaiten werden. 

Wie bereits enrt^ahnt, werden durch die erfindungsgemaBe Glaskeramik 
und durch das erfindungsgemaBe Verfahren die eingangs geschilderlen 
Nachteile des standes der Technik vermieden. Durch die neu definierte . 
30 Mikrostruktur nriit der homogenen und feinverteilten Kristailphase/Leucit- 
phase ist die RiBblldung in der Glaskeramik minimiert. In der Glasphase 
treten dabei gar keine, in der Leucitphase. wenn uberhaupt, nur auBerst 



P 42702 US 



-11 - 



vereinzelt Risse auf. Aufgrund dieser Mikrostruktur bestet die erfin- 
dungsgemaBe Glaskeramik sehr gute Werkstoffeigenschaften, die sich 
auch in einer glatten Oberflache sowie einer sehr guten Polierbarkelt 
des Materials bemerkbar machen. 

An dieser Stelie soil auch nochmals der vorzugsweise geringe Anteii an 
LiaO in der Glaskeramik hervorgehoben werden. Uberraschendenveise 
wurde festgestellt, da3 bei LiaO-Anteilen < 0.5 Gew.-% das bel Mehr- 
fachbranden haufig auftretende unkontrollierte Wachstum der Leu- 
10 citkristalle stark eingeschrankt ist. Durch unkontrolliertes Wachstum 
k6nnen in der Kerannik Spannungen auftreten. die in der Folge wieder zu 
Rissen sowohl in der Glasmatrix. als auch in den Kristallen selbst fuh- 
ren. Bei niedrigem UaO-Gehalt bleiben die Kristalle in der Matrix stabil. 

15 Alle diese Elgenschaften machen die erflndungsgemaBe Keramik fur die 
Anwendung Im Dentalbereich besonders geeignet. 
Dementsprechend umfaBt die Erfindung auch die Verwendung der be- 
anspruchten Glaskeramik fur dentale Zwecke. insbesondere -als Dental- 
material. Eine besonders bevorzugte Venwendung der beanspmchten 

20 Glaskeramik ist die Verblendung von Zahnersatz, insbesondere fur so- 
genannten metallkeramischen Zahnersatz. Dies sind bekanntllch solche 
Systeme. bei denen ein Grundgerust/Grundkorper aus Metalien oder 
Metallegierungen mit der entsprechenden Glaskeramik (Dentalkeramik) 
beschichtet bzw. verblendet wird. Die WAK-Werte (25 °C bis 500 »C) der 

25 Glaskeramik liegen dabel im Regelfall um 0,5 bis 2 Einheiten unterhalb 
der WAK-Werte der GerQstmaterlalien. SelbstverstSndlich 1st die bean- 
spruchte Glaskeramik aber beisplelsweise auch als Material fur soge- 
nannte Inlays. Onlays und Veneers einsetzbar. 

30 SchlleBlich umfaBt die Erfindung den Zahnersatz selbst, der nach seiner 
Herstellung eine erflndungsgemaBe Glaskeramik aufweist (Anspruch 
27). Hier handelt es sich insbesondere um einen sogenannten metalike- 
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ramischen Zahnersatz. d. h. in der Regel urn einen Grundkorper oder 
ein GerQst aus einem Metall oder einer Metallegierung, das mit der be- 
anspruchten Glaskeramik beschichtet und/oder verblendet ist. 

5 Weitere Merkmale der Erfindung ergeben sich aus den nachfolgenden 
Beispielen in Verblndung mit den Unteranspruchen. Hierbei konnen die 
dargestellten Merkmale und Elgenschaften jeweils fur sich allein oder zu 
mehreren In Kombination mlteinander venwirklicht sein. 



10 



Beispiel 1 



Zur Herstellung von Leucitkristallen warden K2O, AI2O3 und SiOa (Quanz) 
stachiometrisch gemiB der chemlschen Formel KLAISiaOgJ eingewogen 

15 und die erhalteneMischungbei 1.500 "C erschmolzen. Das abgekuhlte 
erschmolzene Produkt wird anschlief3end einer Warmebehandlung bei. 
1.000 "C uber einen Zeitraum von 60 min. unterworfen. Dann wIrd das 
eriialtene warmebehandeite Produkt in einer Muhle fein gemahlen, bis 
die folgende Korngr6f3enverteiiung erhaiten wird: 
20 - ca. 20 % Leucitkristalle im Nanometerbereich, d. h. < 1 |jm (erste 
Gruppe der Leucitkristalle), 
- . ca. 79 % Leucitkristalle Im unteren pm-Bereich zwischen 1 pm und 
7 pnr) (grdBerer Anteil der zwelten Gruppe Leucrtkristalle), und 
Rest. ca. 1 %, Leucitkristalle mit K6mgr6l3en > 7 pm (geringerer 
25 Anteil der zweiten Gruppe Leucrtkristalle). 

Nach dem Mahlen werden die fein gemahlenen Leucitkristalle mit Glas- 
partikeln (der Glasmatrix) in dem gewunscliten Mischungsverhaltnis 
gemischt. Das verwendete Sllikatglas (Alkalisilikatglas) ist aus den fol- 
30 genden Komponenten bei ca. 1 .500 °C erschmolzen: 

SiOa 65,9Gew.-% 



I 
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14,3Gew.-% 
1 0.5 Gew.-% 
8,2 Gew.-% 
0.5 Gew.-% 
. 0,1 Gew.-% 

r 

0,5 Gew.-%. 

Die miteinander vermischten Komponenten (Leucitkristalle, Glasmatrix) 
werden anschlieBend einer Warmebehandlung bei ca. 1.000 "C Qber 
5 einen Zeitraum von 60 min. unterzogen. Man erhSIt belspielsweise bei 
einem Mischungsverhaltnis Glas: Leucit von 1:1 eine erflndungsgemaBe 
Glaskeramlk mit einer Brenntemperatur von 900 °C und einem WAK- 
Wert (25 °C bis 500 "C) von 14 x 10'^/K. Die milcroskopische/eleldronen- 
mlkroskopische Untersuchung zeigt eine riSfreie IVIikrostruktur, bei der 

10 die Leucitkristalle (Leucitphase) homogen in der Glasphase verteilt sind. 
Die Glaskeramlk is! In hervorragender Weise als Verblendkeramik fur 
dentale Zwecke geeignet. Sie ist ausgezeichnet mit einem Metallgerust, 
beispielsweise aus einer hochgoldhaltigen Legierung mit einem WAK- 
Wert im geeigneten Bereich, vertragiicti und leicht im Patientenmund 

15 bearbeitbar, beispielsweise durch Polieren. 

Beisplel 2 

20. In grundsatzlich der gleichen Weise wie in Beispiel 1 werden Leu- 
citkristalle unter Abwandlung der Mahlparameter mit folgender Komgro- 
Benverteilung hergestellt: 

ca. 7 % Leucitkristalle im Nariometerberelch, d. Ii. < 1 pm (erste 
25 Gruppe der Leucitkristalle), 



AI2O3 

K2O 

NaaO 

LiaO 

CaO 

B2O3 
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ca. 92 % Leucitkristalle im unteren jjm-Bereich zwischen 1 und 
7 Mm (groBerer Anteil der zweiten Gruppe Leucitkristalle), und 
Rest, ca. 1 %, Leucitkristalle mit KorngroBen > 7 pm (geringerer 
Anteil der zweiten Gruppe Leucitkristalle). 

5 

Diese Leucitkristalle werden mit den Glaspartikein gemaB Beispiel 1 In 
. dem gewunscliten Mischungsverhaltnis yermischt und in gleicher Welse 
warmebehandelt. Man erhalt (Mischungsverhaltnis 1:1) ebenfalls eine 
erfindungsgemase Glaskeramlk mit einer Brenntemperatur von ca. 900 

10 »C und einem WAK-Wert (25 »C bis 500 "C) von 14 x 10-«/K. Die mikro- 
skopische/elektronenmikroskoplsche Untersuchung zeigt eine rIBfreie 
Mikrostruktur. bei der die Leucitkristalle (Leucitphase) homogen in der 
Glasphase verteilt sind. Die Glaskeramlk ist in hervorragender Weise als 
Verblendkeramik fur dentale Zwecke geeignet. Sie ist ausgezelchnet mit 

15 einem Metallgerust, beispielsweise aus einer hochgoldliaitigen Legie- 
mng mit einem WAK-Wert im geeigneten Bereich, vertraglich und leicht 
im Patientenmund bearbeitbar, beispielsweise durch Polieren. 

20 Beispiel 3 

Ein Alkalisilikatglas wird aus den folgenden Komponenten bei ca. 1.500 
"C erschmolzen: 

25 SiOa 77,8Gew.-% 

AI2O3 4,0Gew.-% 

K2O 3,8Gew.-% 

NaaO 11,4 Gew.-% 

LigO 0,2Gew.-% 
30 Sb203 0,4 Gew.-% 

BaO 0,4Gew.-% 

CaO 1.6Gew.-% 
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F 0,4Gew.-% 

Das so hergestellte Alkallsilikatglas wird zu feinen Partikeln gemahlen. 
AnschlieBend erstellt man eine Mischung, bestehend aus 
50 Gew.-% GlaspartikGl obiger Zusammensetzung, 
48,5 Ggw.-% gemaB Beispiel 1 hergestellten und feingemahlenen 
Leucitkristallen und 
- . 1,5 Gew.-% Pigmenten. 

Diese Mischung wird analog zu Beispiel 1 einer Warmebehandiung bei 
0 ca. 1 .000 uber einen Zeitraum von 60 min. unterzogen. Man erliSit 
eine erfindungsgemaBe Glaskeramlk mit einer Brenntemperatur von 900 
"C und einerri WAK-Wert (25 °C bis 500 "C) von ca. 1 3 x1 0'^/K, 

Die Glaskeramik ist in hervorragender Weise als Verblendkeramik fur 
15 dentale Zwecke geeignet. Sie ist ausgezeichnet mit einem Metallgerust, 
,beispielsweise aus einer hochgoldhaltigen Legienjng mit einem WAK- 
Wert im Bereich von 1 3,8 x 1 0^^/K bis 1 5,1 x 1 o X vertr§gllch und leicht 
Im Patientenmund bearbeitbar, beispielsweise durch Polieren. 

20 Die Gesamtzusammensetzung der so hergestellten Glaskeramik wurde 
durch eine Rontgenfluoreszenzanalyse bestimmt. Sie ergibt sich in Ihren 
Hauptbestandtellen wie folgt: 

65.6 Ggw.-% Si02, 
25 - 13,4 Gew.-% AI2O3, 
12,4Gew.-%K20, 
5,7 Gew.-% NazO, 
0,1 Gew.-% LiaO, 
0,2 Gew.-% SbsOs, 
30 - 0,2 Gew.-% BaO, 
0,8 Gew.-% GaO,' 
0,2Gew.-%F. 
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Patentanspruche 



1 . Glaskeramik mit einer kontinuierlichen Glasphase und einer Kris- 
5 tallphase aus tetragonalem Leucit, wobei die Glasphase frei von 

Rissen ist und die Kristallphase aus Leucitkristallen im wesentli- 
Chen homogen in der Glasphase verteilt ist und folgende Korngro- 
Benvertejlung aufwejst: 

ca. 5 % bis ca. 70 % einer ersten Gruppe von Kristallen mit 
10 KorngroBen < 1 pm und " 

ca. 30 % bis ca. 95 % einer zweiten Gruppe von Kristallen 

mit KorngroBen > 1 pm. 

2. Glaskeramik nach Anspruch 1, dadurch gekennzelchnet, da3 der 
16 Anteil an U2O in der Zusammensetzung < 0,5 Gew.-% betrSgt. 

3. Glaskeramik nach Anspruch 1 oder Anspruch 2, dadurch gekenn- 
zelchnet, dal3 sie die folgenden Komponenten enthalt: 

58 Gew.-% bis 75 Gew.-% Si02, 

20 - , 8 Gew.-% bis 15 Gew..% AI2O3, 

7 Gew.-% bis 15 Gew.-% K2O, 

2 Gew.-% bis 12 Gew.-% NaaO, 

bevorzugt 2 Gew.% bis 7 Gew.-% NaaO 

Oder 9 Gew.-% bis 12 Gew.-% NaaO, 
25 - 0 Gew.-% bis 0,4 Gew.-% LigO, 

0 Gew.-% bis 1 Gew.-% SbaOa, 
- 0 Gew.-% bis 2 Gew -% CaO, 

0 Gew.-% bis 2 Gew.-% F, 

0 Gew.-% bis 2 Gew.-% B2O3, 
30 - 0 Gew.-% bis 1 Gew.-% CeOa, 

0 Gew.-% bis 0,5 Gew.-% P2O5. 

0 Gew.-% bis 2 Gew.-% MgO, 



'<»•») 
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0 Gew.-% bis 2 Gew.-% BaO. 

4. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daf3 sie > 0,1 Gew.-% SbaOs, vorzugswel- 

5 se 0,1 Gew.-% bis 0,5 Gew.-% SbaOs, enthait. 

5. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, da3 sie > 0,1 Gew.-% BaO, vorzugsweise 
0.1 Giew.-% bis 0,5 Gew.-% BaO, enthalt 

10 

6. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB sie 0 Gew.-% bis 1 ,5 Gew.-% CaO, 
bevorzugt 0,1 Gew.-% bis 1 Gew.-% CaO, enthalt. 

15 7. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden AnsprOche, da- 
durch gekennzeichnet, daB sie 0 Gew.-% F bis 1 Gew.-% F. Ins- 
besondere 0,1 Gew.-% bis 0,4 Gew.-% F, enthalt. 

8. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
20 durch gekennzeichnet, daB sie bis zu 1,0 Gew.-%Sn02 enthalt. 

9. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden AnsprOche, da- 
durch gekennzeichnet, daB sie bis zu 1,0 Gew.-% TiOz enthalt. 

25. 10. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB sie bis zu 1 ,0 Gew,-% ZrOg enthalt. 

11. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB sie die folgenden Komponenten ent- 
30 halt: 

60 Gew.-% bis 70 Gew.-% SiOa, 
10 Gew.-% bis . 15 Gew.-yoAlaOg, 
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10 Gew.-% 


bis 


15 


Gew.-% K2O. 


2 Gew.-% 


bis 


7 . 


Gew.-% NaaO, 


0 Gew.-% 


bis 


0,3 


Gew.-% LigO, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,5 


Qew.-% SbaOa, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.5 


Gew.-% BaO, 


0,5 Gew.-% 


bis 


1,0 


Gew.-% CaO, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,4 


Gew.-%F. 



12. Glaskeramil< nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gel<ennzeichnet, daB sie die folgenden Komponenten ent- 
halt: 



63 Gew.-% 


bis 


67 


Gew.-% Siba, 


.12 Gew.-% 


bis 


15 


Gew.-% AI2O3, 


10 Gew.-% 


bis 


14 


Gew.-% KaO, 


2 Gew.-%. 


bis 


6,5 


Gew.-%Na20, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,2 


Gew,-% LigO. 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.3 


Gew.-%Sb203. 


0,1 Gew.-% 


bis 


0,3 


Gew.-% BaO, 


0,6 Gew.-% 


bis 


1,0 


Gew.-% CaO. 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.3 


Gew.-% F. 



13. Glasl<eramik nacli einem der Anspruche 1 bis 10, dadurch ge- 
I<enn2eiclinet, daB sie die folgenden Komponenten enthalt: 



58 Gew.-% . 


bis 


65 


Gew.-%SiOa, 


12 Gew.-% 


bis 


15 


Gew.-%Al203, 


8 Gew.-% 


bis 


12 


Gew.-% K2O, 


9 Gew.-% 


bis 


12 


Gew.-% Na20, 


0 Gew.-% 


bis 


0,3 


Gew.-% IJ2O, 


0,1 Gew.-% 


bis 


0.3 


Qew.-% CaO, 


0 Gew.-% 


bis 


0,2 


Gew.-% BaO, 


0,4 Gew.-% 


bis 


1.2 


Gew.-% B2O3, 


0 Gew.-% 


bis 


1.0 


Gew.-% Sn02, 
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0,1 Gew.-% 
0,2 Gew.-% 



bis 0,5 
bis 1,0 



Gew.-% F, 
Gew.-% CeOa.- 



5 



10 



15 



20 



25 



14. Glaskeramil< nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB ca. 5 % bis ca. 50 %, vorzugsweise 
ca. 5 % bis ca. 35 %, insbesondere ca. 5 % bis ca. 20 % Kristalle 
der ersten Gruppe vorhanden sind. 

15. Glaskeramik nacli einem der vorhergefienden AnsprOche, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Kristalle der ersten Gruppe Korn- 
grdBen < 0,5 pm, vorzugsweise < 0,3 pm, aufweisen. . 

16. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Kristalle der zweiten Gruppe Korn- 
groBen von 1 pm bis 10 pm, vorzugsweise von 1 pm bis 7 pm, 
aufweisen. 

17. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Kristalle der zweiten Gruppe aus 
mehr als 50 %, vorzugsweise mehr als 80 %, Kristallen rait Korn- 
groBen von 1 pm bis 7 pm, und weniger als 50 %, vorzugsweise 

. weniger als 20 %, Kristallen mil KomgroBen > 7 pm bestehen. 

18. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden Anspruche, ge- 
kennzeichnet durch folgende KomgroBenverteilung der Leu- 
citkristalle in der Glasphase: 

ca. 5 % bis ca. 50 % Kristalle der ersten Gruppe, 

bis zu ca. 1 %, vorzugsweise bis zu ca. 0.5 % Kristalle mit 



KomgroBen > 7 pm, und 

dem Rest, bezogen auf 100 %, Kristalle mit KorngroBen von 
1 pm bis 7 pm. 
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19. .Glaskeramik nach einem der vorhergehenden AnsprQche, da- 
durch gekennzeichnet, dafi die Kristallphase im wesentlichen frei 
von Rissen ist. 

20. Glaskeramik nach einem der vorhergehenden AnsprQche, da- 
durch gekennzeichnet, daf3 die Glaskeramik einen Warmeaus- 
dehnungskoeffizienten (WAK-Wert 25 "C bis 500 °C) von 1 1 bis 
16,5 X 10'^'K und eine Brenntemperatur zwischen 700 °C und 950 

: "C aufweist. 

21. Verfahren zur Herstellung der Glaskeramik nach einem der vor- 
hergehenden AnsprQche, dadurch gekennzeichnet, daB die Leu- 
citkristalle mit der entsprechenden KomgroBenverteilung und 
Glaspartikel miteinander vermischt werden, und die so erhaltene 
Mischung einer Warmebehandlung bei Temperaturen zwischen 
700 'C und 1.100 *'C unterzogen wird. 

22. Verfahren nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, daf3 die 
Wamiebehandlung bei Temperaturen zwischen 850 "C und 1 .050 
'C, vorzugsweise bei ca. 1.000 °C, durchgefuhrt wird. 

23. ' Verfahren nach Anspruch 21 oder Anspruch 22, dadurch gekenn- 

zeichnet, daB die Warmebehandlung zwischen 10 min. und 2 
Stunden, vorzugsweise zwischen 30 min. und 1,5 Stunden, Insbe- 
sondere ca. 1 Stunde, durchgefuhrt wird. 

24. Verfahren nach einem der AnsprQche 21 bis 23, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Leucitkristalle wie folgt hergestellt werden: 

stochiometrisches Einwiegen der entsprechenden Kompo- 
nenten, vorzugsweise K2O, AI2O3 und SIO2, 
Erschmelzen der so erhaltenen Mischung. bei Temperaturen 
zwischen 1 .400 *C und 1 .600 "C, 
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Warmebehandlung des erhaltenen Produkts, vorzugsweise 
bei einer Temperatur von ca. 1,000 "0 Qber einen Zeitraum 
von 1 Stunde, und 

Zerkleinern des wanriebehandelten Produkts auf die ge- 
wunschte Korngr63enverteilung, vorzugsweise durch mindes- 
tens einen Mahlvorgang. 

25. Verwendung der Glaskeramlk naoh einem der Anspruche 1 bis 20 
fiir dentale Zwecke, insbesondere als Deritalmaterial. 

26. Verwendung nach Anspruch 25 zur Verblendung von Zahnersatz, 
insbesondere fur metalikeramischen Zahnersatz. 

27. Zahnersatz, insbesondere metaiikeramischer Zahnersatz, dadurch 
15 gekennzeichnet, da3 er eine Glaskeramik nach einem der An- 
spruche 1 bis 20 aufweist, insbesondere mit einer solchen Glaske- 
ramik beschichtet Oder veftlendet isl 



10 



20 
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ZusammenfassunQ 

Die Erflndung umfaBt eine Glaskeramik mit einer kontinuierlichen Glas- 
phase und einer Kristallphase aus tetragonalem Leucit, wobei die Glas- 
5 keramik eine ri3freie Glasphase und eine in der Glasphase im wesentli- 
chen homogen verteilte Kristallphase von Leucitkristallen aufvyeist. Die 
Kristallphase besitzt eine KorngroBenverteiiung mit ca. 5 % bis ca. 70 % 
einer ersten Gruppe von Leucitkristallen mit KorngroBen < 1 und ca. 
30 % bis ca. 95 % einer zweiten Gruppe von Leucitkristallen mit Korn- 

10 groBen > 1 pm. Der Anteil an LiaO in der Glaskeramik llegt vorzugsweise 
unter 0,5 Gew.-%. Vorzugsweise rst nicht nur die Glasphase. sondern 
auch die Kristallphase im wesentlicheh frei von RIssen. Die entspre- 
chenden Glaskeramiken sind in besonderer Weise fur die Venwendung 
im Dentalbereich geeignet, insbesondere als sogenannte Verblendke- 

15 ramiken. 



